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STM)は特に優れた装置である。STM は、1982 年に Binnig と Rohrer によって開発された。STM では
非常に鋭く尖った探針を導電性の物質の表面あるいは表面上の吸着原子/分子に nm 程度まで近づけて


















そこで注目されたのが TMDC である。TMDC は遷移金属原子がカルコゲン原子(S, Se, Te)に挟まれた
構造を持つ二次元シート状物質であるが、その構成元素に多数の選択肢を持つことによる応用先の幅広
さに特徴がある。例えば、遷移金属に Mo, W を用いた系では半導体的性質が表れ、Zr, Hf 系ではワイ











① 以下の実現を目指し、多機能な光励起 MP-STM の開発を行う。 
i. 光照射にかかわらず 4 探針を用いた多探針走査トンネルポテンショメトリ(MP-STP)法によ
り静的な局所抵抗率が測定できる。 
ii. 試料上任意の位置に光照射を行い、静的/動的な光応答が局所的に測定できる。 
② 開発･改善した MP-STM の応用として以下の実験を行う。 
i. 高分子焼成法により作製されたグラファイトシートの MP-STP 法による局所抵抗率測定 
ii. MoSe2/WSe2単原子層面内ヘテロ構造のバンド構造推定と光キャリアダイナミクス測定 
 
3 研究開始時の MP-STM 装置概要 
研究開始時までにも、当研究グループでは局所領域の電気伝導特性を行うために MP-STM 装置を開
発してきた。STM 部は Unisoku 社製で、3 室構成の超高真空チャンバーを持つ。測定部にはそれぞれ
独立駆動が可能な STM スキャナが 4 つ搭載されており、下部のクライオスタットにより極低温測定が
可能である。さらに上部に配置された JEOL 社製の電界放出型走査電子顕微鏡(FE-SEM)により ~100 
nm の分解能で試料観察、また探針位置決めが可能であった(図 1a)。また、探針先端へ光照射を行う際
には真空チャンバー側面の窓からレーザー光を入射できるようカスタマイズされている(図 2(左)参照)。
装置の測定制御系のブロック図を図 1b に示す。探針 1 本に対して、一般的な単探針 STM の制御系が




身も携わってきた。また、PC 上で動作する計測ソフトウェアも研究室自作のものであり、各 DSP ボ
ードに指令を出し、様々な測定パラメータの設定や測定結果の保存等を 1 台の PC から行うことで 4 
本の探針全てを制御できるため、複数探針を協調動作させた複雑な測定を行うことが可能である。しか






















と比べて観察空間分解能は低くなったが(光学顕微鏡分解能 ~1 µm)、以下のメリットがあった。1) 電子
線照射による試料破壊、汚染の解消。2) 光学顕微鏡内部にマウントされたハーフミラーを介してプロー











構造の STM 用プローブホルダを Unisoku 社と共同で設計・製作した。またその他、温度可変計測のた
めの試料台へのヒーター・熱電対の装着、低温でも安定した動作が可能なピエゾ駆動部分の滑り面の材
質変更、真空チャンバー準備室中の試料加熱機構、探針への蒸着機構 等の装置改善を行った。以上の開







に大きい(Cu:16 cm2/V･sec, Graphite basal plane: ~10,000 cm2/V ･sec)。最近ではその特徴的な物性か
ら様々な分野への電極材料としての応用が期待され、活発に研究されている(i.e. anode of Li-ion battery, 
supercapacitor, superconductor etc.)。グラファイトを人工的に作成するには、液相（溶融金属）から作












図 3 グラファイト試料顕微鏡像 a. 光学顕微鏡像 b. SEM 像 
リ(MP-STP)法を用いて局所的な抵抗率計測を行った。 










ったところ、厚さを 2.1 µm であることを見積もった。 
 
5.2 実験 
図 5a に MP-STP 法の実験モデルを示す。接触用の探針として 3 つのコンタクト c-AFM 用カンチレ
バー(PtIr5 coated, ばね定数 0.2 N/m , NANOSENSORSTM)を使用した。カンチレバーには上から探針先端
が確認できるものを用いた。グラファイトのような層状物質は一層当たりの厚みが非常に薄く(~ 2Å)、
壊れやすいために本質的な電気伝導度を見積もるためには表面を破壊しないように探針をソフトに接
触させる必要がある。Probe 1 から Probe4 へ定電流を印加し、Probe3 によりリファレンス電位を測定す
る。カンチレバーによる接触では接触抵抗が揺らぎやすいため、サンプル電流印加には定電圧源ではな
く定電流源を使用する必要がある。STM 像観察と STP 測定には電解研磨したタングステンからなる探
針を使用した(Probe2)。STM と STP 測定にはトンネル電流を検出するためのトランスインピーダンスア
ンプ(電流測定モード)とポテンショメトリ回路(電位測定モード)を機械的リレーにより切り替え可能な






図 5 MP-STP 法 a. 探針配置セットアップ b. STP 測定シーケンス 





うことでΔΦ/Isample の 2D マッピングを取得できる。以下、この測定をグリッド測定と呼ぶ。 
5.3 結果 
図 4 に MP-STP 測定時の光学顕微鏡像を示す。4 探針法を用いて抵抗率を見積もるためには、伝導モ
デル(2D / 3D conduction)を考慮し解析式を決定する必要がある。典型的なグラファイトの a-b 面方向の
抵抗率ρabと c 軸方向の抵抗率ρcと、今回の探針間隔 sn-m(n, m :1, 2, 3, 4)を用いると厚さ 2 µm 程度のグ
ラファイトにおいては三次元的な電気伝導の解析式を使用すればよいことが分かった。a-b 面方向と c
軸方向の抵抗率異方性を考慮した 3 次元的な伝導モデルの解析式を以下に示す。 

























Probe1 から probe4 へ Isample を印加しながら、グリッド測定により probe2 と probe3 の電位差を測定す
る。Probe1 による STM スキャンは走査ライン x 方向が Isample方向となるように行った。また、この画像
から各探針の先端位置を決定し、各探針間距離を見積もった(s2-4 = ~9 µm, s3-4 = ~27 µm, s1-2 = ~16 µm, s1-
3 = ~9µm )。 
図 6a にスキャン範囲のトポグラフィー像 (スキャン範囲 1.5 x 1.5 µm , STM フィードバック条件: Tip 
bias: 20 mV, set point : 30 pA) とグリッド測定を行った結果を示す。トポグラフィー像では、探針状態に
よる少々の飛びが見られるが、原子層ステップとグレインバウンダリが観察できる。黒矢印部のライン
プロファイルを図 6d に示す。図 6a では STM トポグラフィー像上にグリッド測定点上で取得された
結果がレインボースケールで重ねられており、左から右へΔΦ/Isampleの増加が観測された。図 6a 中に番












成した。グラファイト試料両面に 200 nm 程度の金を蒸着した
後、グラファイトを適当な大きさの長方形状にカットし (~ 0.5 
x 1.5 mm)、導電性銀エポキシペースト(抵抗率 ≤ 4 µΩ･m)を用




ョ ン ポ リ ッ シ ャ (IM4000PLUS, Hitachi High-
Technologies Corp.)を使用した Ar イオンスパッタ(加速電




配置したカンチレバーとの電位差を STP により測定した。 
図 8a に STP グリッド測定の結果としてスキャン範囲 





がみられる。図 8b に y 方向に平均した結果を示す。ほぼ線形にプロットされていることが確認され、
線形フィッティングすることで勾配ΔΦ/(Isample・L)は 2.4±0.05 VA-1m-1 と見積もった。以上より、簡単
な一次元伝導モデルよりρcを 1.7±0.04 mΩ・m と見積った。 
式(1)と図 6a から得られたデータ、そしてρc の値




よりρab = 0.3±0.01 µΩ･m と見積もった。マクロスケ
ールの VDP 法での測定値 0.427 µΩ･m と比較して約
30％低い抵抗率を示した。また、現在最も高い電導度
が得られている Natural single crystal graphite よ
図 7 グラファイト断面 STP 測定図 
図 8 断面 STP グリッド測定結果 


















成された。MoSe2/WSe2 単原子層面内ヘテロ構造の光学顕微鏡像を図 10 に示す。三角形状の単層アイ
ランドが成長しており、結晶内部の一辺約 30 µm 程度の三角形状の領域が MoSe2であり、それを囲む

















光パラメトリック発振器(Optical Parametric Oscillator : OPO)により波長制御を行ったあと、ポッケ
ルスセル(P.C.)と偏光プリズムにより、任意のタイミングでパルスを遮断あるいは通過させることがで
きる。これをパルスピッキング法と呼ぶ。ポッケルスセルにより、n パルス毎に 1 回パルスピッキング
を行うことで、任意の繰り返し周期を持つパルス列を作成することができる。それぞれの光軸でパルス
ピッキングをするタイミングをずらした後、各光路をハーフミラー(H.M.)により合流させることにより、
図 10  MoSe2/WSe2単原子層面内ヘテロ構造 














の照射位置依存性を測定した。 図 12(a) に測定
時の光学顕微鏡像示す。Tip1 と Tip2 はそれぞ
れ、MoSe2領域、WSe2領域に配置し、波長 532 
nm の連続光を 320 Hzでチョッピングしながら
探針間電流の差分をロックインアンプにより検
出した。この手法を光変調分光法 (Light 









±5 V の範囲でスイープして Iph – Vdsカーブを
取得した。図 12(b) に結果の二次元プロットを
示す。青矢印で示した 2 の位置(MoSe2/WSe2界









域、WSe2領域それぞれのキャリアダイナミクスを測定した。図 13(a) に示すように Tip1 と Tip2 をそ
図 12 連続光照射による LMS 測定 
れぞれ MoSe2 領域と WSe2 領域に配置し




ィングの結果、WSe2 領域では ps スケー
ルから nsスケールの 4つの時定数成分(τ1 






れる。図 13(c) に考えられるバンド図、図 
13(f) に得られたスペクトルを示す。早い
























図 13 光キャリアダイナミクス測定 
